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Anmelder 

STOCKHAUSEN GMBH & CO. KG et al 



1 . Dem Anmelder wird mitgeteilt, daB ihm die mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragte Behorde 
hiermit den zu der internationalen Anmeldung erstellten internationalen vorlaufigen Prufungsbericht, 
gegebenenfalls mit den dazugehorigen Anlagen, ubermittelt. 

2. Eine Kopie des Berichts wird - gegebenenfalls mit den dazugehorigen Anlagen - dem Internationalen Buro 
zur Weiterleitung an alle ausgewahlten Amter ubermittelt. 

3. Auf Wunsch eines ausgewahlten Amts wird das Internationale Buro eine Ubersetzung des Berichts (jedoch 
nicht der Anlagen) ins Englische anfertigen und diesem Amt ubermitteln. 

4. ERINNERUNG 

Zum Eintritt in die nationale Phase hat der Anmelder vor jedem ausgewahlten Amt innerhalb von 
30 Monaten ab dem Prioritatsdatum (oder in manchen Amtern noch spater) bestimmte Handlungen 
(Einreichung von Ubersetzungen und Entrichtung nationaler Gebuhren) vorzunehmen (Artikel 39 (1)) (siehe 
auch die durch das Internationale Buro im Formblatt PCT/1B/Q01 ubermittelte Information). 

1st einem ausgewahlten Amt eine Ubersetzung der internationalen Anmeldung zu ubermitteln, so mu(3 diese 
Ubersetzung auch Ubersetzungen aller Anlagen zum internationalen vorlaufigen Prufungsbericht enthalten. 
Es ist Aufgabe des Anmelders, solche Ubersetzungen anzufertigen und den betroffenen ausgewahlten 
Amtern direkt zuzuleiten. 

Weitere Einzelheiten zu den maBgebenden Fristen und Erfordernissen der ausgewahlten Amter sind Band II 
des PCT-Leitfadens fur Anmelder zu entnehmen. 



Der Anmelder wird auf Artikel 33(5) hingewiesen, in welchem erklart wird, daB die Kriterien fur Neuheit, 
erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit, die im Artikel 33(2) bis (4) beschrieben werden, nur 
fur die internationale vorlaufige Prufung Bedeutung haben, und daB "jeder Vertragsstaat (...) fur die 
Entscheidung uber die Patentfahigkeit der beanspruchten Erfindung in diesem Staat zusatzliche oder 
abweichende Merkmale aufstellen" kann (siehe auch Artikel 27(5)). Solche zusatzlichen Merkmale konnen 
z.B. Ausnahmen von der Patentierbarkeit, Erfordernisse fur die Offenbarung der Erfindung sowie Klarheit 
und StCitzung der Anspruche betreffen. 



Name und Postanschrift der mit der internationalen Prufung 


Bevollmachtigter Bediensteter 


(j) 


beauftragten Behorde 


Lafitte-de Jong, S 


Europaisches Patentamt - P.B. 5818 Patentlaan 2 


/Sj) NL-2280 HV Rijswijk - Pays Bas 
Mul Tel. +31 70 340 - 2040 Tx: 31 651 epo nl 


Tel. +31 70 340-4827 




Fax: +31 70 340 - 301 6 







Formblatt PCT/1PEA/416 (Januar 2004) 



PATENT COOPERATION TREATY 

PCT 

INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 

(PCT Article 36 and Rule 70) 



PCT/EP2003/000407 

mi 



Applicant's or agent's file reference 
D80266PC 


^ See Notification of Transmittal of International 
FOR FURTHER ACTION preliminary Examination Report (Form PCT/IPEA/416) 


International application No. 

PCT/EP2003/000407 


International filing date {day/month/year) 
16 January 2003 (16.01.2003) 


Priority date (day/month/year) 

17 January 2002 (17.01.2002) 


International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 
C07C 51/25 


Applicant 

STOCKHAUSEN GMBH & CO. KG 



This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of . 



. sheets, including this cover sheet 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 
amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of_ 



sheets. 



3. This report contains indications relating to the following items: 



i I2SJ 
hD 
in □ 

iv □ 

v la 

vi □ 

vn □ 
vm □ 



Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



Date of submission of the demand 

13 August 2003 (13.08.2003) 


Date of completion of this report 

05 May 2004 (05.052004) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
l Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



|®g j Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (July 1998) 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP2003/000407 



L Basis of the report 



1 . With regard to the elements of the international application:* 
| [ the international application as originally filed 

the description: 

pages 1-52 

pages ■ 



, as originally filed 

, filed with the demand 



, filed with the letter of 



the claims: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

, as amended (together with any statement under Article 19 
, filed with the demand 



1-15 



filed with the letter of 



11/02/2004 



I [ the drawings: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 
, filed with the demand 



filed with the letter of 



I | the sequence listing part of the description: 



pages 
pages 



, as originally filed 

filed with the demand 



mM filed with the letter of 



. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which ] 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language which is: 

□ 

the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23. 1(b)). 

I I the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

I I the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55.2 and/ 
or553). 

With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing: 

I I contained in the international application in written form. 

I 1 filed together with the international application in computer readable form 

I I furnished subsequently to this Authority in written form. 

I I furnished subsequently to mis Authority in computer readable form. 

I I The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been furnished. 



□ 
□ 



The amendments have resulted in the cancellation of: 

ption, pages 

I the claims, Nos. ; 

I the drawings, sheets/fig 

I 1 This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 
I ■ — ' beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)).** 

* Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in tliis report as "origiijaify filed" and are not annexed to this report since they do not contain amendments (Rule 70 J 6 
and70J7). 

I ** Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item 1 and annexed to this report. 
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International application No. 
PCT/EP 03/00407 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability, 
citations and explanations supporting such statement 



1. Statement 

Novelty(N) Claims 1-15 YES 



Claims NO 



Inventive step (IS) 



1-15 YES 



Claims NO 



Industrial applicability (IA) Claims 1-15 YES 

Claims NO 



Citations and explanations 

1) . Reference is made to the following documents; 



Dl: US-A-4738943 

D2: US-A-4720474 

D3: US-A-4310704 

D4: EP-A-145467 



2) . Novelty 



Dl (see examples I and XIV to XVI; and column 6, 
lines 35 to 54) discloses a method for oxidising 
1-hexene to produce 2-hexanone, in which method 
1-hexene, oxygen, Pd(CF 3 C0 2 )2 and copper (II) salts 
are brought into contact with each other in a liquid 
phase based on water and acetonitrile. 

D2 also discloses the oxidation of. 1-hexene to 
produce 2-hexanone in a liquid phase based on water 
and acetonitrile in the presence of Pd(CF 3 C0 2 ) 2 . 

D3 (see examples 1 and 21 to 28) discloses a method 
for oxidising olefins to produce ketones, in which 
method olefins, aqueous hydrogen peroxide and 
Pd(CF 3 C0 2 ) 2 are brought into contact with each other 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 
PCT/EP 03/00407 



in ethyl acetate as solvent. The liquid phase in 
this reaction therefore consists of water and ethyl 
acetate. 

Documents Dl to D3 do not mention the additional use 
of a bidentate ligand XflY or the use of a. solvent 
containing polyethylene glycol ether. The subject 
matter of claims 1 to 4, 14 and 15, and that of the 
dependent claims, is thus novel over Dl to D3 . 

D4 discloses a method for producing a, p-unsaturated 
carboxylic acids from olefins using a supported Pd- 
containing catalyst. Acetone is obtained as a by- 
product in the production of acrylic acid from 
propylene . 

Inventive step 

The present invention is considered to address the 
problem of developing a method for oxidising 
unsaturated hydrocarbons in which allylic and 
vinylic oxidation products can be obtained. 

It was not to be expected from prior art teaching 
that acetone and acrylic acid could be selectively 
produced from the Pd-catalysed oxidation of 
propylene in the presence of the ligands RC0 2 " and 
XflY, or in the presence of the ligand RC0 2 " and a 
liquid phase based on a mixture of protic and 
aprotic polar solvents. The subject matter of 
claims 1 to 4, 14 and 15 , and that of the dependent 
claims, thus involves an inventive step. 
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VERTRAG UBER^E INTERNATIONALE ZUSAMI^IARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 



(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 


recd 0 5 MAY 2004 




Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
D80266PC 


WEITFRES VORGEHEN sieh8 MitteiIun 9 uber die 
Wfcl I tHEt> VUKbtMtN vorlaufigen PrQfungsberk 


:hts (Formblatt PCT/1PEA/416) 




Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP 03y00407 


Internationales Anmeldedatum (TagMonaUJahr) 
16.01.2003 


Prioritatsdatum (Tag/MonaWahr) 
17.01.2002 



Internationale Patentklassifikation (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C07C51/25 



Anmelder 

STOCKHAUSEN GMBH & CO. KG et al 



1 . Dieser Internationale vorlaufige PrQfungsbericht wurde von der mit der internationalen vorlaufigen Prufung 
beauftragten Behdrde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 



13 AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/bder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/bder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum 
PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 6 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



i 




Grundlage des Bescheids 


II 


□ 


Prioritat 


111 


□ 


Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 


IV 


□ 


Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 


V 




Begrundete Feststellung nach Regel 66.2 a)ii) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 


V! 


□ 


Bestimmte angefuhrte Unterlagen 


VII 


□ 


Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 


VIII 


□ 


Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
13.08.2003 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
05.05.2004 


Name und Postanschrift der mit der internationalen Prufung 
beauftragten Behdrde 

— Europaisches Patentamt - P.B. 581 8 Patentlaan 2 

.jjN NL-2280 HV Rijswijk - Pays Bas 

Tel. +31 70 340 - 2040 Tx: 31 651 epo nl 
Fax: +31 70 340 - 301 6 


Bevollmachtigter Bediensteter ***** 

Wright, M ^ gjf) ) 
Tel. +31 70 340-3124 



INTERN ATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP 03yD0407 



1. Grundlage des Berichts 

1 Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich 
eingereicht" und sind ihm nicht beigefugt, well sie keine Anderungen enthalten (Regeln 70. 16 und 70.17)): 

Beschreibung, Seiten 

-I -52 in der ursprunglich eingereichten Fassung 
Anspruche, Nr. 

1 -1 5 eingegangen am 1 2.02.2004 mit Schreiben vom 1 1 .02.2004 

2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um: 

□ die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist 
(nach Rege! 23.1 (b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht 
worden ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 
internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen; sie sind diesem Bericht 
beizufugen.) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT7EP 03/00407 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 

V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erf inderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-15 

Nein: Anspruche 
Erfinderische Tatigkeit (IS) Ja: Anspruche 1 -1 5 

Nein: Anspruche 
Gewerbliche Anwendbarkeit (I A) Ja: Anspruche: 1-15 

Nein: Anspruche: 

2. Unterlagen und Erklarungen: 
siehe Beiblatt 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP03/00407 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen 
Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung 
dieser Feststellung 

1) . Es wird auf die folgenden Dokumente verwiesen: 

D1 : US-A-4738943 
D2: US-A-4720474 
D3: US-A-4310704 
D4: EP-A-1 45467. 

2) . Neuheit. 

D1 (siehe Beispiele I und XIV-XVI; Spalte 6, Zeilen 35-54) offenbart ein Verfahren zur 
Oxidation von 1-Hexen zu 2-Hexanon, wobei 1-Hexen, Sauerstoff, Pd(CF 3 C0 2 ) 2 und 
Kupfer(ll) Salze in einer flussigen Phase basierend auf Wasser und Acetonitril miteinander 
in Kontakt gebracht werden. 

Die Oxidation von 1-Hexen zu 2-Hexanon in einer flussigen Phase basierend auf Wasser 
und Acetonitril in Gegenwart von Pd(CF 3 C0 2 ) 2 wird auch durch D2 offenbart. 

D3 (siehe Beispiele 1 und 21-28) offenbart ein Verfahren zur Oxidation von Olefinen zu 
Ketonen, wobei Olefine, wassriges Wasserstoffperoxid, und Pd(CF 3 C0 2 ) 2 in Athylacetat 
als Losungsmittel miteinander in Kontakt gebracht werden. Die flussige Phase bei dieser 
Reaktion besteht daher aus Wasser und Athylacetat. 

Die zusatzliche Verwendung eines zweizahnigen Liganden XHY oder die Verwendung 
eines Polyethylenglykolether enthaltenden Losungsmittels wird nicht in D1-D3 erwahnt. Der 
Gegenstand der Anspruche 1-4, 14 und 15, sowie derjenige der abhangigen Anspriiche, 
ist somit neu gegenuber D1-D3. 

D4 offenbart ein Verfahren zur Herstellung von oc,p-ungesattigten Carbonsauren aus 
Olefinen unter Verwendung eines getragten Pd enthaltenden Katalysators. Bei der 
Herstellung von Acrylsaure aus Propylen wird Aceton als Nebenprodukt erhalt. 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP03/00407 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT . 

Erfinderische Tatigkeit. 

Die zu losende Aufgabe der vorliegenden Erfindung wird als die Bereitstellung eines 
Verfahrens zur Oxidation von ungesattigten Kohlenwasserstoffen angesehen, bei welchem 
allylische sowie vinylische Oxidationsprodukte erhalten werden konnen. 

Aus der Lehre des Standes der Technik war nicht zu erwachten, daB bei der Pd- 
katalysierten Oxidation von Propylen in Gegenwart der Liganden RC0 2 " und XflY, oder in 
Gegenwart des Liganden RC0 2 " und einer flussigen Phase basierend auf einer Mischung 
von protischen mit aprotischen polaren Losungsmitteln, Aceton bzw. Acrylsaure selektiv 
hergestellt werden konnen. Der Gegenstand der Anspruche 1-4, 14 und 15 sowie derjenige 
der abhangigen Anspruche beruht daher auf einer erfinderischen Tatigkeit- 



* 12. Feb. 2004 1 2:33 KNH PATENT ATTORNEYS ^ Nr. 6098 S. 11/16 



10 



U.FebmarZ004 

StocWjausea GrabH & Co. KG. D80266PC HZ/HV 



GE ANDERTE PaTENTANSPRUCHE 

(ohne Kenntlichmadiung der Anderungen gegenuber den utsprunglich 
eingereichten Anspriichen) 

1. Ein Verfahren zur Oxidation ungesattigter Kohlenwasserstoffe, wobei ein 
ungesattigter Kohleawasserstof£ ein sauerstoffhaltiges OxidationsmitteL, ein 
Palladiumkomplex als Katalysator umfassend einen Liganden der Formel (I) 



O 

"O — C — R 
0) 



worin R ein gesattigter, halogenierter Alkylrest mit 1 bis 20 C-Atomen ist, 
wobei der Palladiumkomplex neben dem Liganden der Foimel (I) einen 
15 oiganiachen Liganden (XDY) umfasst, welcher mindestens zwei Atome X 

und Y der EI., V, oder VI. Hauptgruppe des Periodensystems aufweist, 
wobei dieser Ligand uber mindestens eines dieser beiden Atome X und Y an 
Palladium koordiniert werden kann und wobei mindestens eines dieser 
Atome Bestandteil eines heterocylisehen, aromatischen Ringsystems ist und 
20 gegebenenfalls HilfcstofFe, 

in einer flussigen Phase basierend auf 

(al) 10 bis 100 Gew.-% eines protischen, polaren Losungsmittels sowie 
(a2) 0 bis 90 Gew.-% eines aprotischen, polaren Losungsmittels, wobei die 
25 Summe der Komponenten (al) und (a2) 100 Gew,-% betragt, 

bei einer Temperatur in einem Bereich von 30 bis 300°C und einem Druck 
in einem Bereich von 1 bis 200 bar miteinander in Kontakt gebracht werden, 



- 7/12 - 



* 12. Feb. 2004 1 2:33 KNH PATENT ATTORNEYS Nr. 6098 S. 12/16 



XL Febiuar20IW 

Stwfcbausfla GmbH & Co. KG. D80266PC H2/HV 



so dass eine flussige Phase beinhaltend sauerstoffhaltige KohlenwasserstofFe 
erhalten wird. 

2. Ein Verfahren zur Oxidation ungesattigter KohlenwasserstofFe, wobei ein 
uagesattigter Kohlenwasserstoff, ein sauerstoflhaltiges OxidationsmitteL, ein 
Palladitunkomplex als Katalysator umfessend einen Liganden der Formel (I) 

O 

O — C — R 

(D 



10 



worin R ein gesattigter, halogeniexter Alkylrest mit 1 bis 20 C-Atomen ist, 
nnd gegebenenfalls Hilfsstoffe 

in einer fliissigen Phase basierend auf 
15 (al) 40 bis 90 Gew,-% eines protischen, polaren Losungsnuttels sowie 

(a2) 10 bis 60 Gew.-% eines aprotischen, polaren Losungsmittels ausge- 
wahlt aus der Gruppe bestehend aus Polyethylenglykoldialkyletheni, 
Polyethylenglykoldivinylethern der Polyelhylenglykolvinylalkyl- 
ethem, wobei die Summe der Komponenten (al) und (a2) 100 Gew.- 
20 % betragt, 

bei einer Temperatur in einem Bereich von 30 bis 300*C und einem Druck 
in einem Bereich von 1 bis 200 bar miteinander in Kontakt gebracht werden, 
so dass eine fliissige Phase beinhaltend sauerstoffhaltige KohlenwasserstofFe 
25 erhalten wirdL 
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10 
15 
20 

4. 

25 



Ein Verfahren zur Oxidation ungesattigter Kohlenwasserstofife, wobei ein 
ungesattigter Kohlenwasserstoff, ein sauerstofihaltiges Oxidationsmittel, ein 
Palladiumkomplex als Katalysator umfassend einen Liganden der Formel (I) 



work R ein gesattigter, halogenierter Alkylrest mit 1 bis 20 OAtomen ist, 
und gegebenenfaUs Hilfsstoffe, 

in einer flussigen Phase basierend auf 

(al) einem protischen, polaren Losungsmittel sowie 

(a2) einem aprotischen, polaren Losungsmittel, wobei das 
Gewichtsverhaltnis des protischen zum aprotischen Losungsmittel in 
einem Bereich von 100.000 : 1 bis 1 : 10 liegt, 

bei einer Temperatur in einem Bereich von 30 bis 300°C und einem Druck 
in einem Bereich von 1 bis 200 bar miteinander in Kontakt gebracht werden, 
so dass eine flussige Phase beinhaltend sauerstofflialtige KoblenwasserstofFe 
erhalten wird, wobei das protische, polare Losungsmittel nicht Wasser und 
das aprotische, polaxe Losungsmittel nicht Diglyme ist. 

Ein Verfahren zur Oxidation ungesattigter Kohlenwasserstoffe, wobei ein 
ungesattigter Kohlenwasserstoff, ein sauerstofihaltiges Oxidationsmittel, ein 
Palladiumkomplex als Katalysator umfassend einen Liganden der Formel (I) 
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worin R eirt gesattigter, halogenierter Alkylrest mit 1 bis 20 C-Atomen 
Atomen ist, nnd gegebenenfalls Hilfsstoffe, 

5 in einer flussigen Phase basierend aaf 

(al) Wasser sowie 

(a2) Diglyme, wobei das Gewichtsverhaltnis des Wassers zum Diglyme in 
einem Bereich von 100.000 : 1 bis 1 : 10 liegt, 

10 bei einer Teraperatur in einem Bereich von 30 bis 300°C und einem Druck 

in einem Bereich von 1 bis 200 barmiteinander in Kontakt gebracht werden, 
so dass sine flussige Phase beinhaltend sauerstofiEhaltige Kohlenwasserstoffe 
erhalten wire! 

15 5. Verfahren nach einem der voihergehenden Anspruche, wobei der Rest R ein 
Tiifluoimethylrest ist 

6. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, wobei das 
sauerstoffhaltige Oxidationsmittel ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend 

20 aus O2, H 2 O z nnd N 2 (X 

7. Verfahren nach einem dex voihergehenden Anspriiche, wobei die flussige 
Phase eine Mischung aus Wasser und Diglyme ist. 

25 8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, wobei der 
ungesattigte Kohlenwasserstoff Propylen ist 
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9. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, wobei der 
Palladiumkomplex, bevor ex die Oxidation des ungesattigten 
Kohlenwasserstoffes katalysiert zunachst durch Reduktion aktiviert wird. 

5 10. Verfahren nach einem der Anspruche 2 bis 9, wobei der Palladiumkomplex 
neben dem Liganden der Fonnel (I) einen organischen Liganden (XHY) 
umfasst, welcher mindestens zwei Atome X und Y der IIL S V. oder VI. 
Hauptgnippe des Periodensystems aufweist, wobei dieser Ligand fiber 
mindestens eines dieser beiden Atome X und Y an Palladium koordiniert 
10 werden kann und wobei mindestens eines dieser Atome Bestandteil eines 

heterocylischen, aromatischen Ringsystems 1st 

11. Verfahren nach Anspruch 1 oder 10, wobei der organische Ligand (XT1Y) 
fiber die beiden Atome X tmd Y als zweizahniger Ligand an Palladium 

15 koordiniert werden kann. 

12. Verfahren nach Anspruch 1 oder 1 1, wobei der or^nische ligand (XOY) p- 
Bathophen-sulfonat oder 2,2'-Bipyridyl ist. 

20 13. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 12, wobei als Hilfestoff 
Essigsaure oder ein Salz der Essigsaure eingesetzt wird. 



14. Verwendung der Essigsaure oder eines Salzes der Essigsaure als Hilfestoff 
in einem Verfahren gemafi einem der Anspruche 1 bis 13 
25 (51) zur Erhohung des katalytischen Nutzwertes des Palladiumkomplexes 

hei der Oxidation der ungesattigten KohlenwasserstofFe, oder 
(82) zur Erhohung der Selektivitat der Oxidation der ungesattigten 
Kohlenwasserstoffe. 
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15. Ein Verfahren zur Herstellung wasserioslicher oder wasserabsorbierender 
Polymere, wobei in einer flussigen Phase, erhalten durch ein Verfahren zur 
Oxidation von Propylen, wobei Propyien, ein sauerstoffiialtiges 
Oxidationsmitte], ein Palladiumkomplex als Katelysator uinfassend einen 
5 Liganden der Formel (I) 

"O — C— R 
(0 

worin R ein gesSttigter, halogenierter Alkylrest mit 1 bi3 20 C-Atomen 
10 Atomen ist, 

und gegebenenfeUs Hilfsstoffe in einer fliissigen Phase basierend auf 
(<xl) 10 bis 1 00 Gew.-% eines protischen, polaren Losungsmittels sowie 
(a2) 0 bis 90 Gew.-% eines aprotischen, polaren Losungsmittels, wobei die 
15 Summe der Komponenten (al) und (a2) 1 00 Gew.-% betragt, 

bei einer Temperatur in einem Beredch von 30 bis 300°C und einem Dmck 
in einem Bereich von 1 bis 200 bar miteinander in Kontakt gebracht weiden, 
oder durch ein Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, die als 
20 sauerstoffhaltiger Kohlenwasserstoff enmaltene AcrylsSure polymerisiert 

wird und das so erhaltene wasseriosliche oder wasserabsorbierende Polymer 
anschlieBend gegebenenfalls getrocknet und zerideinert wird. 
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